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も 50 万年前と考えられており、時を経て、紀元前 3 世紀にろうそくが誕生した。その後エ
ジソンが最初の電球を開発したのが 1879 年である。以来、効率・光質の向上、長寿命化な
ど様々な改良が施され、数多くの光源が開発されている[1-1]。 
 照明の歴史を振り返ると、まず照明の第 1 世代であるろうそくが開発され、その後各国
にガス灯が設置されはじめた 1810 年代以来、約 60 年ごとに大きな発明がある。1879 年に
は第 2 世代である白熱灯が、1938 年には今も活躍している第 3 世代の蛍光灯が、そして





光は用いられており、CD や DVD では赤い色のレーザを使用していたが、青紫色のレーザ












弱く効率が悪い。そこで、シリコンのスペクトル感度外の 300 nm～400 nm の波長を長波
長側に変換することができればシリコン薄膜太陽電池の効率を高めることができる。本研















当研究室では過去に波長 600 nm 付近にピークを持つ発光と波長 480 nm 付近にピークを
持つ発光が確認され、安定していないことが確認された[1-3]。タンタル酸化物薄膜に希土類
を添加することで特定の波長にピークを持った発光が得られる[1-3][1-4][1-5]。エルビウム
を添加すると波長 550 nm 付近にピークを持つ緑色の発光、ユウロピウムを添加すると波














第 1 章は緒言である。 
第 2 章は試料の作製方法及び評価方法について述べる。 
第 3 章は Ag と Er を添加した TaOx 薄膜の作製及び評価について述べる。 
第 4 章は Ag と Eu を添加した TaOx 薄膜の作製及び評価について述べる。 
第 5 章は Ag と Yb を添加した TaOx 薄膜の作製及び評価について述べる。 













 本研究では、石英(SiO2)基板上に RF マグネトロンスパッタリング法を用いてタンタル酸
化物(TaOx)薄膜を作製した。その後、作製した試料をダイヤモンドワイヤーソーで 4 分割




















 本研究で使用する RF マグネトロンスパッタリング法は、上記の方法を組み合わせたもの





図 2-1 スパッタリングのイメージ 
 
 




mm×19.5 mm×1 mm の石英(SiO2)基板上に成膜し、ターゲットとして直径 100 mm の
Ta2O5プレートを用いた。また、機能性金属を添加するため、成膜する際にタブレット状の
機能性材料、Ag、Er2O3、Eu2O3、Yb2O3 を使用した。タブレットは直径 20 mm、厚さ 3 











 成膜した試料を図 2-4 に示すようにワイヤーソーで 4 分割し、電気炉にて空気中アニー
ルを行った。アニール温度は 700、800、900、1000℃の 4 つの温度とした。電気炉は当研
究室所有の装置（デンケン:KDF:S70）を使用した。 
 



























(島津製作所 MPC3100, UV3101PC)を使用した。 









研究でも薄膜の結晶性の評価を行う。結晶性の評価には X 線回折(XRD)装置を使用した。 
 X 線は波長域 0.01～10 nm 程度の電磁波である。物質に照射された X 線は原子を構成す
る電子によって散乱される。物質内の電子は主として X 線の電場によって、この波と同じ
周期で強制振動を起こす。加減速運動する電子によって、その振動運動と同じ周期の電磁波
が放射され、これが X 線の散乱波として観測される。図 2-6 は X 線回折実験を行ううえで
の装置構成を示している。入射 X 線を薄膜試料表面に対して角度 ωで照射し、X 線入射方
向と角度 2θをなす方向に検出器を構える。薄膜試料を格子面で回折は起きるとき、角度 θ
はブラッグ角に相当する。θ と ω は薄膜表面と回折させる格子面が完全に平行になるとき
に一致する。回折強度の測定には試料の回転に同期して検出器を回転させる機械をもつ ω-
2θゴニオメーター装置が最も頻繁に用いられる。[2-2] 
 本研究で使用した XRD 装置は RINT2200(Rigaku)である。X 線源は波長 1.5418 nm の
CuKα線で、測定範囲は10° ≤ 2θ ≤ 60°で行った。 
 
 





 試料の定性分析をするために電子線マイクロアナライザ (Electron Probe Micro 
Analyzer :EPMA)を使用した。EPMA の基本構造を図 2-7 に示す。EPMA は加速した電子






図 2-7 EPMA の基本構造 
 

































の研究ではイッテルビウム(Yb)を添加したタンタル酸化物から波長 980 nm の発光が、ユウ
ロピウム(Eu)を添加したタンタル酸化物から波長 620 nm の発光、そして Er を添加したタ
ンタル酸化物から波長 550 nm の発光が確認されている[1-3][1-4][1-5]。しかし Eu の発光





 はじめに、Er のみを添加したタンタル酸化物（Er: TaOx）薄膜を第 2 章で説明した RF
マグネトロンスパッタリングとアニールを用いて作製した。これは、Ag を添加することで
特性にどのような変化が起きるか比較するためである。今回使用した Er2O3 タブレットは
3 価のイオン(Er3+)であり、図 3-1 のようなエネルギー準位を有している。図 3-1 より、Er3+
を添加したタンタル酸化物薄膜から緑色発光が期待でき、当研究室の過去の研究では本研
究と同様の方法で作製した Er: TaOx 薄膜より 550 nm、680 nm 付近を中心とした PL ピ
ークを持った緑色発光が確認されている。 
 試料作成後、PL 測定を行い 550 nm、680 nm 付近にピークが現れるか確認する。次に透
過率測定をして、薄膜の光学特性を調査する。アニール温度によって光学特性が変化するか




図 3-1  Er3+のエネルギー準位図[3-1] 
 
表 3-1 スパッタリング条件及びアニール条件 
スパッタリング条件 
Er2O3タブレット枚数 (枚) 1/4×3 
RF 電力 (W) 200 








時間 (min) 20 
 





3-2-1 Erを添加したタンタル酸化物薄膜の PL測定結果 
 表 3-1 の条件で作製した Er: TaOx 薄膜の PL 測定を行い、その結果を図 3-2 に示す。こ
の結果より、全てのアニール温度の試料から波長 550 nm 付近にピークを確認できた。さら
に、アニール温度 700℃の試料以外からは 680 nm 付近にもピークを確認できた。550 nm















 図 3-3 より、700℃でアニールした試料の透過率はあまり減少していないが、800、900、
1000℃でアニールした試料の透過率は可視光域で減少していることがわかる。800、900、










3-2-3 Erを添加したタンタル酸化物薄膜の XRD測定結果 
 アニール温度によって発光強度が変化していることから、薄膜の状態が発光強度に関係
しているのではないかと判断した。そこで、Er: TaOx 薄膜の XRD 測定を行い、結晶構造
の評価をした。その結果を図 3-3 にまとめる。 
 700℃は目立ったピークが無く、非晶質と考えられる。800、900、1000℃ではピークが確
認できたため、データベースにて照合した。その結果、斜方晶の Ta2O5 と一致した[3-2]。
結晶のピークが確認できた 800、900、1000℃の試料からは PL 測定で鋭い PL ピークが確
認でき、非晶質である 700℃の試料からはブロードな PL ピークが確認できた。このことか
ら結晶性は発光特性に影響を与えるのではないかと推測できる。 
 






3-3 Ag, Erを共添加したタンタル酸化物薄膜の作製 
 次に、Ag と Er を共添加したタンタル酸化物(Ag, Er: TaOx)薄膜の作製を行った。表 3-2
に試料の作製条件をまとめる。Ag の濃度によって特性にどのような変化が起きるか比較を
するため、使用する Ag のタブレットを 1/4×2～1/4×6 枚と変えて合計 5 種類の試料を作
製した。薄膜を作製する際、全ての試料で使用する Er2O3のタブレット枚数は 1/4×3 枚に
した。また、タブレットの枚数で Ag の添加量が変化しているか確認するために EPMA を
使用して濃度を測定した。試料の膜厚と Ag 濃度を表 3-2 にまとめ、タブレット枚数と Ag
濃度との関係を図 3-4 にまとめた。 
 
表 3-2 試料の作製条件 
スパッタリング条件 
Er2O3タブレット枚数 (枚) 1/4×3 






RF 電力 (W) 200 








時間 (min) 20 
 
表 3-3 試料の膜厚及び Ag 濃度 
Ag タブレット枚数 (枚) 1/4×2 1/4×3 1/4×4 1/4×5 1/4×6 
膜厚 (μm) 1.46 1.53 1.55 1.52 1.52 





図 3-5 タブレット枚数と Ag 濃度 
 
 図 3-5 より、Ag 濃度が最も多いのは Ag タブレットを 1/4×4 枚使用した試料である。タ
ブレットの枚数が 1/4×5、1/4×6 枚の試料は 1/4×4 枚の試料より Ag 濃度が低くなってお
り、枚数を変化させるだけでは目的の値を出すことはできないことがわかる。Ag を添加す
ることで発光が増強されるので、最も強い発光が得られるのは Ag タブレットを 1/4×4 枚
使用した試料であると予想できる。 
 
3-4 Ag, Erを共添加したタンタル酸化物薄膜の PL測定結果 
 Ag, Er: TaOx の PL 測定を行った。測定結果を使用した Ag タブレットの枚数毎にグラフ




図 3-6 Ag タブレット 1/4×2 枚(1.985 mol%) 
 




図 3-8 Ag タブレット 1/4×4 枚(3.682 mol%) 
 




図 3-10 Ag タブレット 1/4×6 枚(2.356 mol%) 
 
 全ての試料でアニール温度1000℃の試料が最もPL強度が大きいことがわかる。そして、
ほぼ全ての試料より 550 nm 付近に PL ピークが確認できた。680 nm 付近の PL ピークは
900、1000℃の高温でアニールした試料からは確認できた。この 2 つのピークは 3-2 節の





 Ag を添加することで PL 強度が変化するか調べるため、3-2 節の Er: TaOx 薄膜の PL 結
果も使用した。Er: TaOx 薄膜は Ag を添加していないため Ag 濃度 0.0 mol%とした。比較
には 550 nm 付近の最も強度の大きいピークの値を使用した。その結果を図 3-11 に示す。 
 図 3-11 より、アニール温度が低い(700、800℃)と Ag を添加しても PL 強度は上昇せず、
アニール温度が 900、1000℃になると PL 強度の変化が現れることがわかる。Ag 濃度が 3.2 
mol%を超えると PL 強度が減少しているため Ag を多く添加すれば強度が上昇するという





図 3-11 Ag 濃度と PL 強度の関係 
 
3-5 Ag, Erを共添加したタンタル酸化物薄膜の透過率測定結果 
 Ag, Er: TaOx の透過率測定を行った。これは薄膜の光学特性を調べることが目的である





 Ag 濃度が最も小さい試料である Ag タブレット 1/4×3 枚(1.968 mol%)の試料、Ag 濃度
が最も大きい試料である Ag タブレット 1/4×4 枚(3.682 mol%)の試料、そして PL 強度の




図 3-12 Ag タブレット 1/4×3 枚(1.968 mol%) 
 




図 3-14 Ag タブレット 1/4×5 枚(3.131 mol%) 
 
 Ag 濃度の大きい 3.131 mol%の試料と 3.682 mol%の試料は 700℃でアニールした試料の
透過率が 500 nm 付近で減少している。局所電場の影響と考えたが、この試料からは強い発
光を得られなかったことから、PL 強度との関係性は無いと考えられる。500 nm 付近で透
過率が大きく減少した試料は薄膜が黒色や紫色をしており、これは Er: TaOx 薄膜では見ら
れず、Ag 濃度が小さい Ag, Er: TaOx の試料でも見られなかった。また、500 nm 付近で透
過率が大きく減少した試料と同じ Ag 濃度の試料でも 1000℃でアニールした試料はほぼ無
色透明であったため、アニールが足りなかったことが原因と考えられる。 
 
3-6 Ag, Erを共添加したタンタル酸化物薄膜の XRD測定結果 
 Ag, Er: TaOx 薄膜の XRD 測定を行った。透過率測定と同様に、Ag, Er: TaOx の Ag 濃
度が最も小さい試料である Ag タブレット 1/4×3 枚(1.968 mol%)の試料、Ag 濃度が最も大
きい試料である Ag タブレット 1/4×4 枚(3.682 mol%)の試料、そして PL 強度の最も強い





図 3-15 Ag タブレット 1/4×3 枚(1.968 mol%)の XRD 結果 
 





図 3-17 Ag タブレット 1/4×4 枚(3.682 mol%)の XRD 結果 
 





図 3-19 Ag タブレット 1/4×5 枚(3.131 mol%)の XRD 結果 
 







 Ag 濃度 1.968 mol%の試料は 900、1000℃でアニールした試料より Ta2O5の結晶が確認
できた[3-4]。 
 Ag 濃度 3.682 mol%の試料は 900、1000℃でアニールした試料より Ta2O5 の結晶と
Ag2Ta8O21の結晶が確認できた[3-4][3-5]。 
 Ag 濃度 3.131 mol%の試料は 900、1000℃でアニールした試料より δ-Ta2O5 の結晶と
Ag2Ta8O21の結晶が確認できた[3-5][3-6]。 
 3 種類の Ag 濃度の試料全てで 900、1000℃でアニールした試料より Ta2O5の結晶が確認
された。さらに、Ag 濃度が 3.131 mol%と 3.682 mol%の試料からは Ta2O5の結晶に加え、
Ag2Ta8O21の結晶が確認できた。この 2 つの試料では結晶ピークの大きさに違いがあり、こ
の差によってPL強度に差が出たのではないかと考えられる。発光強度の強いAg濃度 3.131 





 本章では RF マグネトロンスパッタリング法による Er: TaOx 薄膜と Ag, Er: TaOx 薄膜
の作製とその特性の評価を行った。 
 まず、Er: TaOx 薄膜の作製と評価を行った。この試料からは肉眼で微弱な緑色発光が確
認でき、550 nm と 680 nm 付近に PL ピークがあることが確認できた。700℃の試料はブ
ロードな PL ピークであったが、800、900、1000℃の試料からはシャープな PL ピークが
確認できた。透過率測定によって、薄膜の結晶状態が光学特性に影響を与えるのではないか
と推測できた。XRD 測定より、Ta2O5の結晶が 800、900、1000℃でアニールした試料より
確認できた。この Ta2O5 の結晶がシャープな PL ピークが現れた原因ではないかと考えら
れる。 
 次に、Ag, Er: TaOx 薄膜の作製と評価を行った。そして Er: TaOx 薄膜と比較し、Ag を
添加することで特性がどのように変化するか調べた。さらに Ag 濃度によって特性が変化す
るか調査するため、Ag 濃度を変えた試料を作製し比較した。Ag, Er: TaOx 薄膜の PL 強度
は Ag の濃度に関係なく 1000℃でアニールした試料が最も大きかった。Er: TaOx 薄膜と比
較して、Ag を添加することによる発光の増強を確認できた。しかし、550 nm 付近のピー
クだけでなく 680 nm 付近のピークも増強されたため、単色性という点では悪くなったと
いえる。 
 また、Ag 濃度と PL 強度の関係を調査した。その結果 Ag 濃度が 2.3～3.6 mol%の範囲で
強い PL 強度を得ることができた。さらに、この範囲の試料のアニール温度を上げることで
PL 強度が上昇していることがわかった。アニール温度をさらに高くすることで PL 強度が
さらに上昇すると考えられる。 








 第 3 章で述べたように当研究室では、Eu を添加したタンタル酸化物(Eu: TaOx)から波長
620 nm の発光が確認されている。そして、スパッタリング法によって作製した Er: TaOx
薄膜に Ag を共添加することによって Er3+由来の発光が増強されることも確認できた。よ




 まず、Ag を添加した試料と比較をするために Eu のみを添加したタンタル酸化物（Eu: 
TaOx）薄膜を第 2 章で述べた RF マグネトロンスパッタリングとアニールを用いて作製し
た。今回使用した Eu2O3 タブレットは 3 価のイオン(Eu3+)であり、図 4-1 のようなエネル
ギー準位を有する。図 4-1 より、Eu3+を添加することで TaOx 薄膜から赤色発光が期待で
きる。当研究室の過去の研究では本研究と同様の方法で作製した Eu: TaOx 薄膜より 600 
nm、620 nm、650 nm、700 nm 付近を中心とした PL ピークを持った赤色発光が確認され
ている。この中でも 620 nm 付近の PL ピークは他の PL ピークよりも群を抜いて強いピー
クであった。 
 表 4-1 に薄膜の作製条件であるスパッタリング条件及びアニール条件を示す。Eu2O3 タ
ブレットの枚数は過去の研究で Eu: TaOx 薄膜を作製した際に最も強い発光が得られた枚
数を参考にした。Eu: TaOx 成膜後、700℃、800℃、900℃、1000℃の 4 つの温度で 20 分
間空気中アニールを行い、各アニール温度で PL 測定をした。アニール温度が薄膜の状態に




図 4-1 Eu3+のエネルギー準位図[4-1] 
 
表 4-1 スパッタリング条件及びアニール条件 
スパッタリング条件 
Eu2O3 タブレット枚数 (枚) 2 
RF 電力 (W) 200 








時間 (min) 20 
 





4-2-1 Euを添加したタンタル酸化物薄膜の PL測定結果 
 表 4-1 の条件で作製した Eu: TaOx 薄膜の PL 測定を行い、その結果を図 4-2 にまとめ













図 4-3 にまとめる。 
 図 4-3 より、700、800℃の試料と 900、1000℃の試料で似たグラフとなっている。700、
800℃の試料は、可視光域になっても透過率は減少していないが、900、1000℃の試料は可
視光域になると減少しており、900℃の試料の方が少し低いことがわかる。このことから、
アニール温度が 800℃と 900℃を境にして薄膜の状態が変化していると考えられる。 
 




4-2-3 Euを添加したタンタル酸化物薄膜の XRD測定結果 
 PL 測定と透過率測定より、アニール温度によって光学特性が変化していることから、薄





に、1000℃の試料からは Eu3TaO7 の結晶ピークが確認できた[4-2]。PL 測定の結果より








4-3 Ag, Euを共添加したタンタル酸化物薄膜の作製 
 Ag と Eu を共添加したタンタル酸化物(Ag, Eu: TaOx)薄膜の作製を行った。表 4-2 に試
料の作製条件をまとめる。第 3 章と同様に、Ag の濃度によって特性にどのような変化が起
きるか比較をするため、使用する Ag のタブレットを 1/4×2～1/4×8 枚と変えて合計 7 種
類の試料を作製した。Ag, Eu: TaOx 薄膜を作製する際、使用する Eu2O3のタブレット枚数
は 2 枚に統一した。また、タブレットの枚数で Ag の添加量が変化しているか確認するため
に EPMA を使用して濃度を測定した。試料の膜厚と Ag 濃度を表 4-3 にまとめ、タブレッ
ト枚数と Ag 濃度との関係を図 4-5 にまとめた。 
 
表 4-2 試料の作製条件 
スパッタリング条件 
Eu2O5タブレット枚数 (枚) 2 








RF 電力 (W) 200 








時間 (min) 20 
 
表 4-3 試料の膜厚及び Ag 濃度 
Ag タブレット枚数 (枚) 1/4×2 1/4×3 1/4×4 1/4×5 1/4×6 1/4×7 1/4×8 
膜厚 (µm) 1.57 1.52 1.58 1.61 1.57 1.62 1.63 





図 4-5 タブレット枚数と Ag 濃度 
 
 図 4-5 より Ag 濃度が最も多いのは Ag タブレットを 1/4×8 枚使用した試料である。タ
ブレットの枚数を 1/4×5 枚にした試料はタブレットを増やしたにも関わらず、Ag 濃度が
約 1.5 mol%も減少している。これは EPMA をする際にビームのピントがあってないこと
でピークを読み取ることができなかったことが原因だと思われる。 
 
4-4 Ag, Euを共添加したタンタル酸化物薄膜の PL測定結果 





図 4-6 Ag タブレット 1/4×2 枚(1.625 mol%) 
 




図 4-8 Ag タブレット 1/4×4 枚(3.328 mol%) 
 




図 4-10 Ag タブレット 1/4×6 枚(3.248 mol%) 
 




図 4-12 Ag タブレット 1/4×8 枚(4.192 mol%) 
 
 ほぼ全ての試料が 1000℃でアニールした試料から最も強い PL 強度が得られたが、Ag 濃
度の一番低い試料は 900℃でアニールした試料が最も強い PL 強度となった。また、最も強
い PL ピークが存在する波長が 600 nm の試料と 620 nm の試料の 2 種類ある。この 2 つの
ピークは 4-2 節の Eu: TaOx 薄膜の PL 測定でも確認されており、Eu3+由来のピークである
と考えられる。この 2 つのピークに比べ、小さいが Eu3+由来のピークと考えられる 650 nm





 PL スペクトルが Ag 濃度によってどのように変化しているか調べた。 
 Ag を添加することによる PL 強度の変化を調べるために、4-2 節の Eu: TaOx 薄膜の PL
結果も使用して比較した。この試料は Ag を添加していないため、Ag 濃度を 0.0 mol%とし
た。PL 測定結果より、620 nm 付近のピークの値を使用して比較を行った。 
 図 4-13 より、アニール温度 700、800℃の試料は Ag を添加することで PL 強度がほとん




図 4-13 Ag 濃度と PL 強度の関係 
 
4-5 Ag, Euを共添加したタンタル酸化物薄膜の透過率測定結果 
 第 3 章と同様に Ag, Eu: TaOx の透過率測定を行った。 
 Ag 濃度が最も小さい試料として Ag タブレット 1/4×2 枚(1.625 mol%)、Ag 濃度が最も
大きい試料として Ag タブレット 1/4×8 枚(4.192 mol%)、そして PL 強度の最も大きい試




図 4-14 Ag タブレット 1/4×2 枚(1.625 mol%) 
 




図 4-16 Ag タブレット 1/4×5 枚(1.79 mol%) 
 
 Ag 濃度の低い 1.625 mol%の透過率は Eu: TaOx 薄膜の透過率と比較すると 1000℃の透
過率が少し低くなっている。PL 測定の結果を見ると 1000℃でアニールした Ag 濃度 1.625 
mol%の試料の方が 1000℃でアニールしたEu: TaOx薄膜の PL強度よりも大きくなってい
る。Ag 濃度 4.192 mol%と 1.79 mol%の透過率は 700℃でアニールした試料の透過率が 500 
nm 付近を中心として減少している。この現象は 3-4 節の Ag, Eu: TaOx 薄膜でも生じ、PL
強度には無関係であると考えられる。700℃でアニールした Ag 濃度 4.192 mol%の試料は
アニールをしたにも関わらず薄膜が黒色をしていた。Ag 濃度 1.79 mol%のアニール温度
700℃の試料はほぼ透明であったが紫色の部分が存在していた。 
 
4-6 Ag, Euを共添加したタンタル酸化物薄膜の XRD測定結果 
 Ag, Eu: TaOx 薄膜の XRD 測定を行った。透過率測定と同様に、Ag, Eu: TaOx の Ag 濃
度が最も小さい試料として Ag タブレット 1/4×2 枚(1.625 mol%)、Ag 濃度が最も大きい試
料として Ag タブレット 1/4×8 枚(4.192 mol%)、そして PL 強度の最も大きい試料として




図 4-17 Ag タブレット 1/4×2 枚(1.625 mol%)の XRD 結果 
 





図 4-19 Ag タブレット 1/4×8 枚(4.192 mol%)の XRD 結果 
 





図 4-21 Ag タブレット 1/4×5 枚(1.79 mol%)の XRD 結果 
 




 Ag濃度 1.625 mol%の試料は 700、800℃でアニールした試料からはピークは確認できず、
非晶質であると考えられる。900℃の試料から δ-Ta2O5の結晶が確認でき[3-5]、1000℃の試
料からは Eu3TaO7の結晶が確認できた[4-2]。 
 Ag 濃度 4.192 mol%の試料は 700℃でアニールした試料からはピークが確認できず、非
晶質であると考えられる。800、900、1000℃の試料から Eu0.5TaO3、Ag2Ta8O21 の結晶が
確認できた[3-4][4-3]。 











 本章では Eu: TaOx 薄膜と Ag, Eu: TaOx 薄膜の作製と評価を行った。 
 まず、Eu: TaOx 薄膜の作製と評価を行い、過去の研究と同様に、肉眼で強い赤色発光が
確認でき、600 nm、620 nm、650 nm、700 nm 付近に PL ピークが確認できた。1000℃の
試料より最も強度が強く、鋭い PL ピークが得られた。透過率測定より 700、800℃の試料
と 900、1000℃の試料の薄膜の状態に違いがあることがわかった。XRD 測定より、900、
1000℃の試料から斜方晶の Ta2O5 の結晶の試料が確認できた。透過率測定と XRD 測定の
結果より薄膜の結晶性と光学特性には関係があるのではないかと考えられる。 
 Ag, Eu: TaOx 薄膜の作製と評価を行った。そして Eu: TaOx 薄膜と比較し、Ag を添加す
ることで特性がどのように変化するか調べた。さらに Ag 濃度によって特性がどのように変
化するか確認するために、Ag 濃度を変えた試料を作製し比較した。Ag, Eu: TaOx 薄膜の
PL 強度は 620 nm 付近のピークが上昇した試料、600 nm と 700 nm 付近のピークが上昇
した試料の 2 種類あった。600 nm と 700 nm 付近のピークが上昇した試料は PL 強度が低
い値となり、単色性という点でも悪化している。Ag 濃度との関係は、Ag 濃度 1.8 mol%～
3.3 mol%が強い PL ピークが得られる範囲だと考えられる。 












 当研究室では第 3 章で述べたように、Yb を添加したタンタル酸化物(Yb: TaOx)から波長
980 nm の発光が確認されている。さらに、第 3 章と第 4 章より Ag を添加することによっ
て Er3+由来の発光と Eu3+由来の発光が増強されることが確認できた。Er: TaOx 薄膜と Eu: 
TaOx 薄膜は 900℃や 1000℃の高温でアニールした試料から強い PL ピークが得られたが、





 第 3 章と第 4 章と同様に、Ag を添加した試料と比較をするため、Yb のみを添加したタ
ンタル酸化物（Yb: TaOx）薄膜を RF マグネトロンスパッタリングとアニールを用いて作
製した。今回使用した Yb2O3タブレットは 3 価のイオン(Yb3+)であり、図 5-1 のようなエネ
ルギー準位を有する。図 5-1 より、Yb3+を添加することでタンタル酸化物薄膜から波長 980 
nm の発光が期待できる。当研究室の過去の研究では本研究と同様の方法で作製した Yb: 
TaOx 薄膜より 980 nm 付近を中心とした PL ピークが確認されている。 
 表 5-1 に薄膜の作製条件であるスパッタリング条件及びアニール条件を示す。Yb2O3タブ
レットの枚数は過去の研究で Yb: TaOx 薄膜を作製した際に最も強い発光が得られた枚数
を参考にし、3 枚とした。Yb: TaOx 成膜後、700℃、800℃、900℃、1000℃の 4 つの温度
で 20 分間空気中アニールを行い、各アニール温度で PL 測定をした。アニール温度が薄膜




図 5-1  Yb3+のエネルギー準位図[4-1][5-1] 
 
表 5-1 スパッタリング条件及びアニール条件 
スパッタリング条件 
Yb2O5タブレット枚数 (枚) 3 
RF 電力 (W) 200 








時間 (min) 20 
 





5-2-1 Ybを添加したタンタル酸化物薄膜の PL測定結果 
 表 5-1 の条件で作製した Yb: TaOx 薄膜の PL 測定を行い、図 5-2 にその結果をまとめ
た。図 5-2 より、全ての試料から 980 nm 付近に PL ピークを確認できた。また、長波長側
に強度が弱いがブロードな PL ピークが確認できる。アニール温度が 700℃の試料が最も
PL 強度が大きく、アニール温度が上がるごとに強度が低下している。 
 







を図 5-3 にまとめる。 









5-2-3 Ybを添加したタンタル酸化物薄膜の XRD測定結果 
 PL測定と透過率測定より、アニール温度によって光学特性が変化していることがわかる。
よって薄膜の結晶状態が光学特性に影響を与えると考えられる。Yb: TaOx 薄膜の XRD 測
定をして、薄膜の結晶状態を調べ、評価した。その結果をグラフにまとめ、図 5-4 に示す。 














5-3 Ag, Ybを共添加したタンタル酸化物薄膜の作製 
 Ag と Yb を共添加したタンタル酸化物(Ag, Yb: TaOx)薄膜の作製を行った。試料の作製
条件を表 5-2 にまとめる。第 3 章、第 4 章と同様に、Ag の濃度によって特性にどのような
変化が起きるか比較をするため、成膜する際に使用する Ag のタブレットの枚数を 1/4×2
～1/4×8 枚と変えて合計 7 種類の試料を作製した。Ag, Yb: TaOx 薄膜を作製する際、使用
する Yb2O3 のタブレット枚数は 3 枚に統一した。また、タブレットの枚数で Ag の添加量
が変化しているか確認するために EPMA を用いて濃度を測定した。試料の膜厚と Ag 濃度
を表 5-3 にまとめ、タブレット枚数と Ag, Yb: TaOx 薄膜の Ag 濃度との関係を図 5-5 にま
とめた。 
 
表 5-2 試料の作製条件 
スパッタリング条件 
Yb2O5タブレット枚数 (枚) 3 








RF 電力 (W) 200 








時間 (min) 20 
 
表 5-3 試料の膜厚及び Ag 濃度 
Ag タブレット枚数 (枚) 1/4×2 1/4×3 1/4×4 1/4×5 1/4×6 1/4×7 1/4×8 
膜厚 (µm) 1.52 1.53 1.51 1.53 1.49 1.55 1.52 





図 5-5 1/4 タブレット枚数と Ag 濃度 
 
 図 5-5 より、Ag 濃度が最も多いのは Ag タブレットを 1/4×7 枚使用した試料である。タ
ブレットの枚数が 1/4×4 枚と 1/4×8 枚の試料はタブレット枚数を増やしたにも関わらず、
Ag 濃度が減少している。タブレットの枚数を 1/4×8 枚にした試料は 1/4×7 枚の試料と比
べ Ag 濃度が約 1.0mol%減少している。 
 
5-4 Ag, Ybを共添加したタンタル酸化物薄膜の PL測定結果 





図 5-6 Ag タブレット 1/4×2 枚(1.041 mol%) 
 




図 5-8 Ag タブレット 1/4×4 枚(1.328 mol%) 
 




図 5-10 Ag タブレット 1/4×6 枚(2.704 mol%) 
 




図 5-12 Ag タブレット 1/4×8 枚(2.156 mol%) 
 
 Ag 濃度の高い試料は 1000℃でアニールした試料が最も強い PL 強度であったが、Ag 濃
度の低い試料は 700、800℃でアニールした試料が最も強い PL 強度となった。全ての試料





 Ag, Eu: TaOx 薄膜の PL 測定結果が Ag 濃度によってどのように変化するかアニール温
度別に比較した。 
 Ag を添加することによる PL 強度の変化を調べるために、5-2 節で測定した Yb: TaOx 薄
膜の PL 結果も使用して比較した。Yb: TaOx 薄膜は Ag を添加していないため、Ag 濃度を
0.0 mol%とした。そして、最も強度の大きい 980 nm 付近のピークの値を使用して比較を




 図 5-13 より、700、800℃の試料は Ag 濃度が上昇しても PL 強度はあまり変化が見られ
なかった。また、Ag 濃度が 2.2 mol%以上になると PL 強度は安定し、横ばいのグラフにな
っている。アニール温度 700℃の試料は Ag を添加していない試料が最も強い発光が得られ
た。アニール温度 700℃の Yb: TaOx 薄膜の PL 強度よりも大きい PL 強度を得るためには
薄膜中の Ag 濃度を 2.0 mol%以上にし、900℃以上の温度でアニールすることが重要だと考
えられる。この結果より、Ag を添加していない試料でアニール温度 700℃のとき最も強い
PL 強度が得られる Yb: TaOx 薄膜でも、Ag を添加することでアニール温度 1000℃の試料
が最も大きい PL 強度が得られるようになる。 
 
図 5-13 アニール温度 
 
5-5 Ag, Ybを共添加したタンタル酸化物薄膜の透過率測定結果 
 Ag, Er: TaOx 薄膜と Ag, Eu: TaOx 薄膜と同様に、Ag, Yb: TaOx 薄膜の透過率測定を行
った。 
 Ag 濃度が最も小さい試料として Ag タブレット 1/4×2 枚(1.041 mol%)、Ag 濃度が最も
大きい試料として Ag タブレット 1/4×7 枚(3.052 mol%)、そして PL 強度の最も大きい試




図 5-14 Ag タブレット 1/4×2 枚(1.041 mol%) 
 




図 5-16 Ag タブレット 1/4×8 枚(2.156 mol%) 
 




 Ag濃度3.052 mol%と2.156 mol%の試料は同じようなグラフをしている。どちらも700℃





5-6 Ag, Ybを共添加したタンタル酸化物薄膜の XRD測定結果 
 Ag, Yb: TaOx 薄膜の XRD 測定を行った。透過率測定と同様に、Ag 濃度が最も小さい試
料として Ag タブレット 1/4×2 枚(1.041 mol%)、Ag 濃度が最も大きい試料として Ag タブ
レット 1/4×7 枚(3.052 mol%)、そして PL 強度の最も大きい試料として Ag タブレット 1/4




図 5-17 Ag タブレット 1/4×2 枚(1.041 mol%)の XRD 結果 
 





図 5-19 Ag タブレット 1/4×7 枚(3.052 mol%)の XRD 結果 
 





図 5-21 Ag タブレット 1/4×8 枚(2.156 mol%)の XRD 結果 
 




 Ag濃度 1.041 mol%の試料は 700、800℃でアニールした試料からはピークは確認できず、
非晶質であると考えられる。900、1000℃の試料から δ-Ta2O5の結晶が確認できた[3-5]。 
 Ag濃度 3.052 mol%の試料は 700、800℃でアニールした試料からはピークが確認できず、
非晶質であると考えられる。900、1000℃の試料からは斜方晶の Ta2O5 の結晶が確認でき
[5-2]、1000℃の試料からはさらに Ag2Ta8O21の結晶が確認できた[3-4]。 
 Ag濃度 2.156 mol%の試料は 700、800℃でアニールした試料からはピークが確認できず、
非晶質であると考えられる。900、1000℃の試料から斜方晶の Ta2O5 の結晶が確認でき[3-
2]、1000℃の試料はさらに Ag2Ta8O21の結晶が確認できた[3-4]。 
 3 つの試料全てで 700、800℃でアニールした試料は非晶質であると考えられる。Ag 濃度
1.041 mol%の試料から Ag2Ta8O21の結晶は確認できなかった。これは、ほかの試料に比べ、
Ag 濃度が低いことが原因と考えられる。また、Ag2Ta8O21の結晶の結晶が確認できた 2 つ
の試料からは同程度のAg2Ta8O21の結晶ピークが確認でき、PL強度もあまり差がなかった。





 本章では Yb: TaOx 薄膜と Ag, Yb: TaOx 薄膜の作製と評価を行った。 
 まず、Yb: TaOx 薄膜の作製と評価を行った。過去の研究と同様に、980 nm 付近に PL





 Ag, Yb: TaOx 薄膜の作製と評価を行った。そして Yb: TaOx 薄膜と比較し、Ag を添加す
ることで特性がどのように変化するか調べた。さらに Ag 濃度によってどのように変化する
か確認するために、濃度を変えた試料を作製し比較した。PL 測定より Ag, Yb: TaOx 薄膜
から 980 nm 付近にピークが確認できた。アニール温度 700、800℃の試料からは発光の増
強を確認することができなかった。Yb: TaOx 薄膜よりも大きい PL 強度を得るためには Ag








第 6章 結言 
 
 第 1 章は緒言であり、研究背景及び目的について述べた。 
 




 第 3 章では Ag, Er: TaOx 薄膜の作製と評価を行った。まず Er: TaOx 薄膜の作製と評価
を行い、過去の研究と同様に 550 nm 及び 680 nm 付近を中心とした PL ピークの緑色発光
を得ることができた。次に、Ag, Er: TaOx 薄膜の作製と評価を行い、Er: TaOx 薄膜と同じ
550 nm 及び 680 nm 付近を中心とした PL ピークの緑色発光を得ることができ、さらに Er: 
TaOx 薄膜の発光よりも強度の大きい発光が得られた。Ag の添加量を変えた Ag, Er: TaOx
薄膜を作製し、より発光強度の大きい Ag 濃度を調査した。透過率測定を行い、700℃でア
ニールした試料より 500 nm 付近で透過率が減少する現象が起きた試料があった。Ag を添
加したことによる局所電場の影響と考えられたが、発光強度の増大は見られなかったため、




 第 4 章では Ag, Eu: TaOx 薄膜の作製と評価を行った。まず Eu: TaOx 薄膜の作製と評価
を行い、過去の研究と同様に 600 nm、620 nm、650 nm、700 nm 付近に PL ピークを持
った赤色発光を得ることができた。次に、Ag, Eu: TaOx 薄膜の作製と評価を行い、Eu: TaOx
薄膜と同じ 600 nm、620 nm、650 nm、700 nm 付近を中心とした PL ピークの赤色発光
を得ることができた。Eu: TaOx薄膜の発光よりも強度の大きい発光が得られたが、反対に、
強度が小さくなてしまった試料もあった。620 nm のピークが最も PL 強度が大きい試料と
620 nm のピークが最も PL 強度が大きい試料の 2 種類の結果が得られた。Ag の添加量を
変えた Ag, Eu: TaOx 薄膜を作製し、より発光強度の大きい Ag 濃度を調査した。Ag, Er: 
TaOx 薄膜と同様に透過率測定より、700℃でアニールした試料より 500 nm 付近で透過率
が減少する現象が起きた試料があった。Ag を添加したことによる局所電場の影響と考えら
れたが、Ag, Er: TaOx 薄膜と同様に、発光強度の増大は見られなかったため、発光強度と







 第 5 章では Ag, Yb: TaOx 薄膜の作製と評価を行った。まず Yb: TaOx 薄膜の作製と評価
を行い、過去の研究と同様に 980 nm 付近を中心とした PL ピークの測定結果を得ることが
できた。次に、Ag, Yb: TaOx 薄膜の作製と評価を行い、Yb: TaOx 薄膜と同じ 980 nm 付近
を中心とした PL ピークを得ることができ、さらに Yb: TaOx 薄膜の PL 強度よりも大きい
PL 強度が得られた。Ag の添加量を変えた Ag, Yb: TaOx 薄膜を作製し、より PL 強度の大
きい Ag 濃度を調査した。その結果 Ag 濃度が 2.1 mol%以上で強い PL 強度を得ることがで
きると考えられる。Ag, Yb: TaOx 薄膜でも透過率測定より、700℃でアニールした試料より
500 nm 付近で透過率が減少する現象が起きた試料があった。Ag を添加したことによる局
所電場の影響と考えられたが、発光強度の増大は見られなかったため、発光強度とは無関係
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